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We studied the anisotropic shrinkage and deformation characteristics of large size  sintered bodies in the manufacturing of glass-ceramic 
composite wasteform. We used uranium-bearing waste, generated from the treatment of spent uranium catalyst. Sintered specimens were 
prepared in several forms, comprising a circular disk, and a quarter disk in several diameters of up to 40 cm. Regardless of form or size, 
the sintered bodies had high isotropic shrinkage when they were fabricated using green bodies prepared at 60 MPa. The average anisotropy 
rate and average shrinkage rate were 1.6%, and 37.4%, respectively. We confirmed that the glass-ceramic composite wasteform in a large 
scale disk-type for packing in a 200 L drum could be fabricated with a tolerable anisotropy shrinkage. This has resulted in a significant 
reduction in the volume of radioactive waste to be disposed of with highly stable wasteform.
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본 연구에서는 우라늄 폐촉매 처리 공정에서 발생하는 우라늄 함유 폐기물 대상으로 유리-세라믹 매질 구조의 대형 디스크 

소결체 형태로 제작 시, 최종 제작된 소결체의 비등방향 수축 특성 및 변형율 변화를 연구하였다. 본 연구에서는 최대 직경 

40 cm를 갖는 다양한 크기 원형 디스크 형태와 원형 디스크의 1/4 크기의 부채꼴 형 소결체를 제작하여 이들의 비등방성 수

축 특성을 평가하였다. 60 MPa 압력하에서 만들어지는 성형체는 소결 시 성형체의 크기 및 형태에 관계없이 높은 등방성 수

축하였다. 제조된 전체 소결체에 대한 비등방성율은 평균 1.6%이었고 이때 평균 부피 감용율은 37.4% 이었다. 이러한 결과

로부터 국내에서 발생한 우라늄 폐촉매를 처리하기 위한 공정에서 발생하는 우라늄 함유 폐기물은 대형 디스크 형태의 유

리-세라믹 매질 형태로 고형화함으로써 높은 안정성과 부피감용 효과를 가지며 200 L 드럼에 포장될 수 있음이 확인되었다.   

1. 서론

섬유공업이 발달한 몇몇 나라에서는 대략 1970년대부

터 화학섬유 원료인 아크릴로니트릴을 생산하기 위하여 우

라늄촉매를 사용하였고 발생된 대부분의 우라늄 폐촉매는 

지금까지 아직 처리방법이 없어 사용된 장소에서 방사성폐

기물로 저장/관리되고 있다. 우리나라의 한 민간업체에서도 

1990년 중반부터 약 10년간 우라늄촉매를 사용하였고 이 과

정에서 발생된 대량의 우라늄 폐촉매가 향후 처리를 기다리

며 현장에 저장되어 있는 상태이다[1,2]. 우라늄 촉매는 SiO2 

지지체에 UO2 (~10 wt %), Sb2O3 (~35 wt %), FeO (~8 wt 

%) 및 기타 금속산화물이 담지 되어 있는 촉매(U-Sb-MOx/

SiO2 : M = Fe, V, etc)로서  여기에 사용된 U은 감손우라늄

(0.001% 234U, 0.194% 235U, 99.804% 238U)이다[2-4]. 현재는 

전세계적으로 우라늄촉매는 더 이상 사용하지 않고 대신 종

래의 우라늄 촉매에서 우라늄이 빠지며 대부분의 주요 성분

이 비슷한 U-free 촉매(Sb-Fe-MOx/SiO2 : M = Cu, Cr, V, etc)

가 사용되고 있다[5]. 우라늄촉매를 사용하여 발생된 우라늄 

폐촉매는 크기가 200 μm 이하인 미세 입자성 방사성 폐기

물이며, 일부 우라늄 폐촉매는 사용과정에서 화학적 부반응

(Side reaction)에 의해 발생된 복잡한 유기화합물과 혼합되

어 있는 등 우라늄 폐촉매는 다양한 성상을 가지고 있다. 현

재 이들 우라늄 폐기물은 우리나라 폐기물 이송과 처분 인수

조건과 관련한 물리적 화학적 특성에 부합하지 못하고 있는 

상태이다[4,6].  

최근 한국원자력연구원에서는 우라늄 폐촉매를 효과적

으로 처리하는 방법으로 처분 대상 우라늄 폐기물의 부피를 

감소시며 처분인수 조건을 맞출 수 있는 Fig.1과 같은 SEN-

SEI (Selective Extraction of Non-radioactive Species and 

the final solid waste with glass-Encapsulated wasteform 

for Immobilization) 공정을 최초로 개발하였다[2-6]. 이 공

정에서는 우라늄 촉매 부피의 50~60%를 차지하는 지지체인 

SiO2 성분만을 알칼리 조건에서 선택적으로 물유리(Water 

glass) 형태로 용해 추출하고, 이 물유리 성분은 SiO2로 다

시 회수되어 최종적으로 자체처분 되게 한다. 한편 촉매에

서 지지체 SiO2 성분이 빠져나가고 남은 미용해 UO2-Sb2O3-

FeO-SiO2 고형물에 유리용제(Glass flux) 성분인 붕소삼산

화물(B2O3)을 첨가하고 소결시킴으로서 미용해 고형물에 존

재하는 잔류하는 SiO2와 Sb2O3을 유리질화 시키고 이 유리

물질들이 미용해 고형물의 나머지 성분 즉, 우라늄과 기타 

금속산화물 등을 감싸면서(Encapsulated) 전체 매질을 안정

적인 유리-세라믹 복합체(Glass-ceramic composite) 형태가 

만들어지고, 이를 최종 처분하는 개념을 사용하였다. 우라

늄 폐기물을 유리-세라믹 매질로 만드는 소결(Sintering) 과

정에서 폐기물 입자들이 결합되면서 최종 부피는 초기 부피

에 비하여 수축하게 된다. 우라늄폐촉매 처리공정은 촉매로

부터 촉매 지지체 성분만을 제거시킴으로써 처분 대상 폐기

물의 부피감용 효과를 만들며, 또한 그 과정에서 남게 된 우

라늄 함유 폐기물을 유리-세라믹 복합 매질화 함으로서 추가

적 부피 감용 효과를 갖게 해, 당초 우라늄 폐촉매의 처분부

피는 최대 약 80% 정도까지 감소될 수 있는 것으로 평가되

고 있다[4,6,7]. 

국내에서 발생하는 대부분의 방사성 폐기물은 궁극적

으로 최근 건설된 경주 방사성폐기물 처분장에 처분되어야  

중심단어: 방사성폐기물 매질, 등방성 수축, 고형화, 유리-세라믹 복합체, 부피감용, 우라늄촉매
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한다. 최종 처분되는 방사성폐기물은 처분장에서 장기 안정

성을 담보하기 위하여 원자력안전위원회와 원자력환경공단

이 정한 인도규정 및 인수기준 등 여러 가지 조건을 만족시켜

야 한다[1,2]. 즉, 대상 폐기물에 포함된 핵종은 핵종 별 처분

농도 제한치를 초과해서는 안되며, 처분 폐기물의 장기 안정

성을 확보하기 위하여 폐기물은 분산성이 없고 물리, 화학적

으로 안정한 고체 형태이어야 한다. 또한 포장된 드럼 내 폐

기물 내의 유리수(Free standing water)는 0.5% 이하로 제한

되어야 하며, 폐기물 드럼 포장 시 드럼 내 빈 공간 및 및 폐

기물과 용기 사이의 공간은 가능한 최소가 되도록 채움률은 

포장 용기 내부부피의 85% 이상이어야 한다.   

처분대상 폐기물이 미세 입자성 폐기물은 분산성을 없애

기 위하여 고형화(Immobilization)가 필요하다. 방사성 폐기

물의 고형화 방법은 여러 가지 방법이 알려져 있다[8]. 대표

적인 고형화 매질로는 시멘트, 아스팔트, 폴리머, 세라믹, 유

리, 유리-세라믹, 세라믹이 있다. 방사성 폐기물의 처리 및 고

형화 방법의 선정은 어떤 만능의 하나의 방법은 없고 각 국가

의 상황에 따른 처분조건, 처분비용 등 여러 요소를 고려하여 

결정되어야 한다. 우리나라와 같이 처분장 비용이 매우 높고 

처분인수 조건이 엄격한 경우, 최종 고형화 시 부피가 최소

화 되고 매질 안정성이 높은 방법의 선택이 매우 중요하다. 

상온 또는 저온에서 만들어지는 시멘트, 아스팔트, 폴리머 

매질에 비하여 고온에서 만들어지는 유리, 유리-세라믹, 세

라믹 매질은 고형화 시 부피가 감소되는 방법으로는 알려져 

있다[8]. 유리-세라믹, 세라믹 고형체는 소결방법(Sintering)

으로 방법으로 만들어진다. 소결방법에서는 대상 폐기물을 

먼저 압축하여 성형체(Green body)를 만들고 이를 고온에서 

열처리하면 최종 소결체(Sintered body)가 만들어진다. 성형

체에 포함된 방사성 핵종은 가열하는 과정에서 용융되어 모

제인 용융 유리 또는 안정적인 세라믹 격자 내로 침입되어 고

용체(Interstitial solid solution)가 만들어지거나 방사성 핵종

이 이들 물질들에 의해 감싸져서(Encapsulated) 고정화되게 

된다. 이렇게 만들어진 소결체 매질은 초기 성형체 형태에 비

하여 부피가 감소하고 높은 물리적 강도와 매우 낮은 침출 특

성을 보여 주로 중준위 또는 고준위 폐기물 의 고형화 처리

에 많이 사용된다[8-10].  

지금까지 알려진 세라믹, 유리-세라믹 매질 제조는 소결 

방법을 사용하여 제조된 핵연료 형태와 같은 펠렛 또는 약제

와 같은 형태의 펠렛 또는 블록 형태로 만들어져 연구되고 

있다[10-12]. 이러한 펠렛 형태의 세라믹, 유리-세라믹 복합 

매질 방사성 폐기물도 최종적으로 드럼에 포장되어 처분되

어야 한다. 일반적으로 펠렛 형태의 물체가 드럼에 포장 시 

[13-16], 펠렛 간에 만들어지는 공간에 의해 드럼 내에는 높

은 공극율(Void fraction)이 발생한다. 펠렛 형태의 물체가 

Fig. 1. SENSEI process developed for treatment of spent uranium catalysts.
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원기둥 공간에 채워질 때 발생되는 공극률은 약 50% 정도 되

는 것으로 알려져 있다[15]. 따라서 소형 펠렛 형태의 소결체

를 드럼에 포장하는 방법은 국내 방사성폐기물 처분인수 조

건인 드럼 체움률 85% 이상을 만족할 수 없다[16,17]. 고온 

소결 방법을 통해 만들어지는 유리-세라믹 매질은 아래의 다

음과 같은 이유로 시멘트 고화에서처럼 드럼 내 전체를 채

우는 일체형의 균질한 대형 크기로 제작하기가 매우 어렵

다. 즉, 대상 폐기물 분말을 성형체(Green body)로 만들기 

위해 시료를 일정한 형틀에 넣고 큰 압력으로 압축 시, 대형 

성형체를 만들기 위해서는 매우 큰 규모의 압축 장비를 사

용하여야 하는 어려움이 발생하며, 또한 대형 성형체 소결 

시 만들어지는 유리-세라믹의 낮은 열전도성 때문에 소결체 

(Sintered body)의 표면과 내부를 균질한 구조로 만들기가 

어렵게 된다. 이러한 대형 소결체 제조 시 발생하는 문제를 

극복하기 위하여 본 연구팀은 이전 연구에서 Fig. 2에서 보

는 것과 같이 디스크 형 (A) 또는 분할된 디스크 형 소결체 

(B)를 이용하는 유리-세라믹 매질 폐기물의 드럼 포장 방법

을 제시한 바 있다[19]. 현재 국내의 방사성 폐기물의 처분 인

수조건에는 대상폐기물의 자체의 물리, 화학적 특성은 규정

하고 있지만 드럼 포장 방법에 대해서는 앞서 설명한 것처럼 

드럼 채움률만을 규정하고 있다[17,18]. 

위에서 설명한 대형 디스크 형 소결체 제작 시 가장 중요

한 점은 성형체를 소결 시 소결체가 등방향 수축(Isotropic 

shrinkage)을 하여 뒤틀림이 없이 초기 성형체의 구조 형태

를 유지하며 수축된 소결체를 만들 수 있는지의 여부이다. 

지금까지 대형 유리-세라믹, 세라믹 성형체 제작과 관련한 

문헌이나 자료가 거의 없으며, 특히 이러한 성형체의 소결 시 

변형율에 대한 연구는 매우 부족하다. 따라서 본 연구에서는 

우라늄 폐촉매 처리 공정에서 발생하는 우라늄 함유 폐기물 

대상으로 이들을 유리-세라믹 매질 구조의 대형 디스크 소결

체 형태로 제작 시, 최종 제작된 소결체의 비등방향 수축 특

성 및 변형율 변화를 연구하였다. 

 

2. 실험 방법 

  

2.1 유리-소결체 제조 방법

본 연구의 유리-세라믹 매질의 소결 시 변형율 평가는  

2 종류의 시료를 사용하여 제작된 소결체를 사용하여 수행

하였다. 유리-세라믹 소결체 변형율 평가를 위한 사용된 첫 

번째 소결체는 실제 우라늄 폐촉매를 Fig.1의 우라늄 폐촉매 

처리 공정으로부터 발생하는 미용해 잔류물을 시료로 사용

하여, 직경 1 cm, 5 cm, 10 cm 원형 디스크, 직경 10 cm 원

의 1/4 부채꼴 형 성형체 제작 후 이들을 소결시켜 만들었다. 

직경 10 cm 이상의 대형 성형체를 만들기 위해서는 매우 많

은 시료 양이 필요하지만, 본 연구에서 허가 받은 핵물질 사

용량의 한계로 우라늄 시료를 이용한 대형크기 소결체를 만

들수 없었다. 따라서 대형 크기의 소결체를 제작을 위해서 우

라늄 폐촉매 대신 우라늄 폐촉매를 발생시킨 회사에서 동일

한 목적으로 사용하고 있는 U-free 촉매를 이용한 만든 대용

(Surrogate) 시료 제조하여 사용하였다(아래 대용시료 준비 

설명 참조). 대용시료를 사용하는 경우도 실제 우라늄촉매를  

Fig. 2. Concept of packing sintered radioactive waste for disposal in drum.  

(a) Disk-type sintered body (b) 4-piece quarter disk-type 
sintered body

Fig. 3. Photos of dies with diameters of 1, 3, 5, 10 cm and one quarter 
of 10 cm-diameter circle (A), press for dies in photo of (A) (B), 

and large press for die of one quarter of 40 cm-diameter circle (C).

200 L drum

(sintered waste) (sintered waste)

200 L drum
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사용하는 것과 같은 방법으로 Fig. 1 공정의 용해과정을 통

해 발생된 미용해 잔류물을 시료로 하여 직경 1 cm, 5 cm,  

10 cm 원형 디스크, 직경 10 cm 원의 1/4 부채꼴형 디스크 

및 추가로 대형 직경 40 cm 원의 1/4 부채꼴 형 디스크 성형

체를 만들고 이들을 열처리시켰다. Fig. 3에는 본 연구에서 

사용되었던 다양한 크기의 성형체를 제조하기 위한 형틀인 

다이(Die)와 프레스(Press) 장비의 사진이 나타나 있다. 부채

꼴 형인 디스크 형태 1/4 조각의 성형체는 4개를 만들고 이

를 소결한 후 조합하여 Fig. 2 (B)와 같은 하나의 디스크 형 

유리-세라믹 소결체를 최종 제작하였다.

본 고형화 연구를 위해 사용된 시료는 앞서 설명한 것

처럼 우라늄 폐촉매 시료 또는 대용 촉매인 U-free 촉매를 

Fig. 1 공정의 용해단계를 거쳐 만들었다. 즉, 대상 시료를 약  

105℃ 3~4 M NaOH 용액에서 2시간 용해하고, 이후 미용

해 잔류물을 필터프레스에서 고-액(Solid-liquid) 분리를 통

해 얻어진 케익을 이용하여 본 연구의 고형화 시료로 사용하

였다[3,4,7]. Table 1에는 본 연구의 유리-세라믹 복합 매질 

제조에 사용된 실제 우라늄 폐촉매와 U-free 촉매를 앞서 설

명한 것과 같은 방법으로 알칼리 용액  용해 후 필터 프레스

에서 분리된 필터 케익 즉, 분리된 미용해 물질을 EDS (En-

ergy dispersive X-ray Spectroscopy; Bruker Namo, Xflash 

Detector 410-M)를 사용하여 분석한 시료 내 주요 성분의 무

게 wt%가 나타나 있다. Table 1에서 보듯이 본 연구에서 사

용된 우라늄 폐촉매의 미용해 시료에는 우라늄 산화물이 약 

18 wt% 잔류하지만, U-free 촉매를 사용하고 만들어진 시료

에서는 우라늄 성분은 없다. 그러나 우라늄을 제외한 나머지 

성분의 종류는 우라늄 시료와 대부분 비슷하고 그 양의 비율

만 다르다. U-free 시료에서는 특히 안티모늄이 우라늄 촉매

보다 많이 존재하며 대신 구리 성분이 매우 작은 양으로 존

재하는 것을 볼 수 있다. 따라서 대용시료는 우라늄 시료의 

우라늄 산화물의 미존재를 보완하기 위하여 U-free 촉매를  

용해 한 후 우라늄 촉매를 용해 후 발생하는 미용해 고형물에 

존재하는 UO2의 wt%만큼의 CeO2를 첨가하여 만들었다. 본 

연구의 성형체를 만들기 위한 모든 대상 시료는 건조 후 분말

화시켜 입자들의 엉킴이 없는 미세 분말 상태로 만들고, 여기

에 붕소삼산화물(B2O3) 첨가한 후 이들을 믹서기에서 충분히 

교반하여 시료입자들이 균질하게 혼합되도록 하였다. 붕소

삼산화물의 첨가량은 대상 시료에 존재하는 SiO2에 대한 첨

가되는 B2O3의 wt% 비율 (SiO2 wt%/B2O3 wt%)이 3.5가 되

도록 첨가되었다[3]. 이렇게 준비된 혼합시료는 위에서 언급

되는 크기의 성형체를 만들기 위해 준비된 각 다이에 일정량

을 넣고 약 60 MPa로 압축하였다. 이 성형 압력은 여러 번의 

시행착오를 갖는 기초 실험 결과와 프레스에서 공급할 수 있

는 최대 힘을 고려하여 결정된 것이다. 이때 만들어진 성형

체의 직경(Diameter)와 높이(Height)의 비율이 5.6:1이 되도

록 다이에 넣어지는 혼합 시료 양이 조절되었다. 제작된 성

형체는 소결로에서 1,100℃에서 2시간 열처리한 후 자연 냉

각하여 최종 유리-세라믹 소결체를 제작하고 이들의 외형적 

크기 변화 즉, 디스크 형에서는 원의 4등분된 각 위치에서 지

름과 높이를, 디스크 형태 1/4 조각 형에서는 각 조각의 반지

름 변의 길이와 높이를 측정하여 이들을 평균한 값을 사용하

여 변형 특성을 평가하였다. 

2.2 소결체 변형 특성 평가 방법

본 연구에서는 제작되는 모든 성형체는 각각 3개씩 만

들어 소결한 후 각 소결체 크기 변화를 측정한 평균값을 각 

크기의 성형체의 수축율 변화 값으로 하였다. 디스크 형 소

결체의 수축율은 이들의 성형체와 소결체를 1/4로 등분율로 

나누어 각 위치에서의 직경과 높이를 측정하여 아래와 같은 

수식을 사용하여 축방향 수축율(Axial shrinkage), SH와 반

경방향 수축율(Radial shrinkage), SD 값을 측정하여 이들의  

Elements Sb2O3 UO2 SiO2 Fe2O3 Na2SiO3 CuO

U-bearing waste
wt (%)

42.4 18.0 12.2 11.5 15.9 -

U-free waste
wt (%)

77.9 - 6.3 10.6 2.1 3.1

Table 1. Compositions of U-bearing waste and U-free waste, which were obtained at filter-press after dissolution of the uranium and uranium-free catalysts
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평균값을 각 소결체의 수축율로 표현하였고, 이러한 크기 변

화를 측정하여 부피감소율(Volumetric shrinkage)과 VD와 

밀도 변화를 계산하였다[20]. 

SH = Ho

ΔH
 = Ho

Ho – Hs
� (1)

 

SD = 
Do

ΔD = 
Do

Do – Ds � (2) 

VD (%) = 
Vo

Vo – Vs  × 100� (3) 

 여기서 H, D, V는 시료의 각각 높이, 직경, 부피를 의

미하고, o, s는 성형체 초기 상태와 소결체 상태를 의미한다. 

등방성 수축 계수(Shrinkage isotropy factor) kS는 다음

과 같이 표현된다. kS가 1이면 수축은 완전 등방성이고 kS가 

1이 아니면 비등방성을 의미한다. 

kS = 
SH

SD � (4) 

또한 직경 1 cm의 성형체와 이의 소결체의 부피와 밀도

는 아르키메데스 원리(Archimedes’s principle)를 이용한 유

체질량측정방법(Hydrostatic weighing method)을 이용하여 

측정하였고 이를 물리적 외형 변화를 통해 측정된 값과 비

교하였다. 

3. 결과 및 논의  

3.1 �유리-세라믹 고형체 제조를 위한 성형체 및 

소결체 제조 특성

세라믹 매질과 유리-세라믹 복합 매질은 대상 폐기물에 유

리 또는 세라믹 매질을 만드는 물질과 첨가제 등을 혼합한 후 

이를 일정한 형틀인 다이에 넣고 압축을 하여 성형체를 만들

고, 이를 고온 열처리하여 소결체로 만들어진다. 성형체를 만

들기 위해 형틀에 대상 시료 입자들 넣고 압축하면 개개 입자

들은 변형 또는 파괴되면서 형틀 내에서 재정렬이 일어나 입자

간의 접촉면적이 증가하며 입자간의 공극이 줄어들며 최종 성

형체의 밀도는 증가하게 된다. 이때 이 성형체에 열이 가해지

면 입자간 경계에서 입자들간에 용융 또는 확산(Diffusion)이 

일어나고, 이에 따른 접촉 물질간의 재결정화가 발생하면서  

입자들은 결합되며 입자간의 공극은 더욱 줄어들어 전체적

으로 부피는 수축되고 밀도는 증가되게 된다[21]. 따라서 소

결 과정을 통하여 만들어진 고형화 매질은 당초 압축된 성형

체의 부피 보다 크게 줄게 되는 특징을 갖게 된다. 그러나 이

러한 소결 과정에서 혼합되는 입자가 구형이 아닌 바늘 또는 

판형 형상 입자가 혼합되는 경우, 이들은 소결체 내에서 구

형 입자들과는 다른 수축율과 응력을 발생시키고 이는 결국 

비등방성(Anisotropy) 즉, 비균일(Non-uniform) 수축을 유

발시켜 최종 소결체의 변형을 야기시킬 수 있으며, 소결 과정

에서 소결체에 작용되는 중력 또한 비균일 수축을 야기시킬 

수 있다[22,23]. 그러나 지금까지 소결체의 변형율에 대한 문

헌이 매우 적을 뿐만 아니라 본 연구에서 수행하려는 Fig.2에

서 보는 것 같은 대형 소결체 제작과정에서 비등방성 수축율 

평가에 대한 연구는 전무한 상태이다. 따라서 본 연구에서는 

본 연구의 대상 폐기물인 우라늄 촉매를 통해 만들어지는 시

료와 U-free 촉매를 사용하여 만들어지는 대용 시료를 사용

하여 다양한 크기의 성형체와 소결체를 만들고 이들의 변형 

특성을 평가하였다.  

본 연구의 이전 논문[2-4]에서 밝힌 바와 같이 고온 알칼

리 용액에서는 우라늄 촉매 지지체인 SiO2 성분이 거의 용해

되고 미용해 성분(U-Sb-Fe)Ox만 남게 되는 것으로 알려져 있

다. Table 1은 본 연구에서 우라늄 촉매와 U-free 촉매를 용

해 후 필터프레스를 통하여 분리된 필터 케익 즉, 미용해물

질의 조성을 보여준다. 여기에서는 우라늄 촉매와 U-free 대

용 촉매 사용한 경우, SiO2 성분은 각각 약 12 wt%와 6 wt%

씩 잔류하는 것을 볼 수 있다. 이 SiO2는 미용해된 촉매 지

지체에서 온 것이 아니라 고-액분리를 위한 필터프레스 운

전 시 필터프레스 분리막에서 입자 분리를 효율적으로 하기 

사용된 위하여 여과보조제(Filter-aid)인 규조토(Diatomite) 

사용에 기인된 것이다. 통상적으로 필터프레스에서는 미

세 입자의 고-액분리를 위해 여과보조제를 분리막 표면에  

약 1~2 mm 미리 코팅하고 수행한다[24-26]. 규조토는 해양 

조류생물이 화석화되면서 만들어진 많은 기공을 갖은 천연 

SiO2 분말이다. Table 1에서 보이는 SiO2 및 Sb2O3는 유리

구조 형성물질(Glass former)로서 여기에 유리 형성 첨가제 

(Glass flux)인 붕규산 유리(Borosilicate glass)를 만드는 붕

소삼산화물(B2O3)을 첨가한 후 가열을 하면, 이들 물질은 용

융되며 혼합되어 유리 물질로 변환되고 이 용융 유리물질은  



Kwang-Wook Kim et al. : Evaluation of Characteristics of Anisotropic Deformation in Manufacturing of Large-scale Glass-ceramic Composite 
Sintered Body

JNFCWT Vol.18 No.1 pp.31-41, March 2020 37

용융되지 않은 내화성 상(Refractory phase)인 U, Fe, 기타 

금속산화물을 감싸면서(Encapsulation) 유리-세라믹 복합

(Glass-ceramic composite) 구조를 만들게 된다[3]. 본 연구

의 이전 논문[2,3]에서 Fig.1의 우라늄 폐촉매 부피감용 공정

에서 발생하는 우라늄 함유 폐기물을 소결 방법에 의한 유리-

세라믹 구조를 만들기 위한 최적 조건이 찾아졌고, 이에 따라 

본 연구에서도 그 제조조건을 사용하였다. Fig. 1의 우라늄

폐촉매의 처리 공정의 용해과정에서 분리된 미용해 우라늄 

함유 물질을 건조 후, B2O3 첨가하여 SiO2 wt%에 대한 B2O3

의 wt% 비율(SiO2 wt%/B2O3 wt%)이 3.5가 되도록 하였다. 

이 비율은 일반적인 붕규산 유리에서 SiO2 wt%/B2O3 wt% 비

율인 6.23 보다 낮은 값이 된다. 이것은 B2O3가 SiO2와 결합

하여 붕규산 유리를 만드는데 사용될 뿐만 아니라 유리형성 

구조 물질인 Sb2O3와도 결합하여 유리질화 되기 위해 더 많

은 B2O3가 필요하였기 때문이다[3].   

Fig. 4에는 실제 우라늄 폐촉매를 Fig. 1의 공정에서 처리 

후 발생된 우라늄 폐기물 공정에서 발생되는 우라늄 함유 시

료를 건조하고 앞서 설명한 것처럼 B2O3를 혼합한 후 이를 이

용하여 직경 10 cm의 다이에서 60 MPa로 압축하여 만든 성

형체와 이를 열처리하여 만들어진 소결체의 사진이 나타나 

있고, 이때 성형체와 소결체의 직경과 높이 값이 함께 나타나 

있다. 특히 소결 후 사진에는 소결체에서 직경 변화를 측정

하기 위하여 4 등분으로 분할되는 각 위치에서의 직경 수치 

값이 같이 나타나 있다. 소결 후 직경과 높이는 각각 16.5%, 

15.8% 줄어들었으며, 부피는 39.4% 감소하였다. 이때 성형

체와 소결체의 밀도는 각각 2.302 g/cm3과 3.747 g/cm3 이었

다. 소결체는 외형적으로 뒤틀림이 없으며 디스크의 4 등분 

위치에서 측정된 직경의 편차는 0.298 %로 소결체는 원형을 

잘 유지하며 거의 등방향 수축을 한 것을 볼 수 있었다. Fig. 

5에는 Fig. 4와 동일한 시료를 사용하여 10 cm 원의 1/4 부

채꼴 다이에서 성형체를 만들고 이를 소결한 전후의 사진과 

그때 측정된 1/4 부채꼴에서의 높이와 반지름이 같이 나타나 

있다. 소결 후 부채꼴 형 디스크 1/4 조각의 반지름과 높이

는 각각 16.1%, 16.2% 줄어들었으며 부피는 약 41.1% 감소

하였다. 1/4조각의 양측면의 반지름의 평균은 4.193 cm이고 

이때 편차는 0.31%로 직경 10 cm 디스크의 1/4 조각 형태로 

만든 소결체도 Fig. 4의 원형 디스크에서와 같은 정도의 편차

를 보이며 거의 등방향 수축이 이루어졌음을 볼 수 있었다.  

Fig. 6에는 우라늄 함유 폐기물 시료를 사용하여 직경 1 cm, 

5 cm, 10 cm 원형 디스크, 부채꼴 형 직경 10 cm 디스크의 

Green body Sintered body

Fig. 5. Photos of green body of 100 mm diameter disk consisting 
of 4 quarters and its corresponding sintered body showing points 

where radii of one quarter were measured, and tables showing 
dimension values measured for each body. 

R (mm) H (mm) R (mm) H (mm)

50 a) 41.95
b) 41.8
a) 41.85
b) 42.05
a) 41.7
b) 42.1
a) 41.95
b) 42

15.931 13.320100 mm (1/4)(1) 100 mm (1/4)(1)

50 15.889 13.315100 mm (1/4)(2) 100 mm (1/4)(2)

50 15.792 13.270100 mm (1/4)(3) 100 mm (1/4)(3)

13.27450 15.841100 mm (1/4)(4) 100 mm (1/4)(4)

Green body Sintered body

D (mm) D (mm)

100
a) 83.8
b) 83.2
c) 83.5
d) 83.6

H (mm)

a)
b)

c)

d)

H (mm)

15.814 13.754

Fig. 4. Photos of green body of 100 mm diameter disk 
and its corresponding sintered body showing points where 

its diameter was measured, and tables showing dimension values 
measured for each body. 
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1/4 조각 성형체 제작 후 이를 소결시키고  Fig. 4와 Fig. 5

에서와 같은 방법으로 소결체 크기를 측정하여 계산된 축 방

향 수축율 (SH),반경 방향 수축율 (SD) 및 부피감소율 (VD) 

값이 함께 나타나 있다. 전체 시료에 대한 평균 SH 값은 

16.027% (평균편차 0.195%), 평균 SD 값은 16.249% (평균편

차 0.337%)으로 이 두 값으로부터 계산된 수축 등방성 계수 

kS 값은 0.986으로 1 값에 가까운 값을 보여, 본 연구에서 만

들어진 성형체는 1100℃ 고온 소결 시 매우 높은 등방성 수

축을 하였음을 알 수 있었다. 이때 전체 만들어진 모든 소결

체의 평균 부피 수축율은 38.52% (평균 편차 0.369%)이었다. 

Fig. 7에는 U-free 대용 시료를 사용하여 Fig. 6과 같은 방

법으로 성형체를 만들고 이를 소결시킨 후 측정된 SH, SD, 및 

VD 값이 나타나 있다. SH 값은 16.86% (평균편차 0.396%), 

SD 값은 16.83% (평균편차 0.606%) 보였고, 계산된 수축 등

방성 계수 kS 값은 1.001으로 거의 완전한 등방성 수축을 하

였음을 볼 수 있었다. 이때 모든 소결체의 평균 부피 수축율

은 39.25% (평균편차 0.650%)로 우라늄 함유 폐기물 시료

를 사용하여 만든 소결체와 거의 비슷한 부피 수축율을 보

였다. 이때 만들어진 성형체와 소결체의 평균 밀도는 각각  

2.453 g/cm3와 4.039 g/cm3 이었다. Fig. 8에는 Fig. 7에서 

직경 10 cm의 디스크형 성형체와 이의 소결체 그리고 이들 

소결체를 적층한 사진이 나타나 있다. 소결체는 성형체에 대

하여 거의 등방성 수축하였음과 소결체들이 균일성을 가지

며 만들어짐을 육안적으로도 확인할 수 있다. 

3.2 �대형 유리-세라믹 소결체 제조 특성

Fig. 9에는 3 kg의 U-free 대용 시료를 사용하여 약 60  

MPa의 압력이 가해지는 대형 프레스에서 만들어진 부채꼴 형  

Fig. 6. Shrinkages of radical and axial directions, and volume 
of disk-type sintered bodies after sintering the green bodies fabricated 

with different diameters and shapes by using the waste powder obtained 
from treatment of spent uranium catalyst. 

Fig. 7. Shrinkages of radical and axial directions, and volume 
of disk-type sintered bodies after sintering the green bodies fabricated 

with different diameters and shapes by using the waste powder obtained 
from treatment of U-free catalyst.

Fig. 8. Photos of green body of 100 mm diameter disk and 
its corresponding sintered body, and stacked sintered bodies.Sh
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직경 40 cm 디스크 1/4 조각 성형체를 소결하고 이들 소결

체 4개를 조립하여 완성된 하나의 유리-세라믹 매질 디스크 

형 소결체 사진이 나타나 있다. 대형 성형체를 만들 때 다이

에서 성형체가 배출 시 성형체의 파손율을 최소화 하기 위하

여 시행착오를 통하여 결정된 약간의 수분을 시료 분말에 포

함시켜 이 수분이 성형체가 다이에서 배출 시 윤활제 역할

을 하게 하였다. Fig. 9의 경우에는 분말이 5% 미만의 함수

율을 갖도록 하였다. Fig. 8의 최종 소결체의 치수를 측정하

여 얻어진 수축 등방성 계수 kS 값은 1.033이었고 부피감용

율은 34.39%이었다. 수분을 전혀 사용하지 않은 성형 분말

을 사용한 Fig. 5와 Fig. 6의 경우에서는 전혀 관찰되지 않았

던 소결체 표면에 부분 균열과 약간의 엠보싱(Embossing) 

자국이 Fig. 9에는 보인다. 이는 Fig. 8에서 소결 시 성형체

에 포함된 일부 수분이 배출되는 과정의 기상화 팽창에 의한 

것으로 판단되고, 이것이 최종 소결체 등방성 수축에 약간의 

영향을 미친 것으로 생각된다. 그러나 그 변형율은 약 3% 정

도로 Fig. 6, Fig. 7의 소형 소결체에서 보다는 약간 높지만  

4 조각의 소결체를 조합 시 Fig. 9에서 보는 것처럼 충분히 

디스크의 원형도와 평탄도를 유지할 수 있는 정도이었다. 따

라서 상기의 일련의 실험 결과를 통하여 충분한 한 압력을 

통해 만들어지는 성형체는 소결 시 큰 뒤틀림이 없이 등방

향 수축을 하는 것을 알 수 있었고, 이를 통하여 본 연구에서 

제안한 유리-세라믹 매질의 폐기물 형태를 200 L 표준 드럼  

(56.7 cm D × 87.7 cm H)에 채워질 수 있는 대형 디스크 형

태의 소결체도 충분히 제작이 가능함을 알 수 있었다. 이러한  

결과로부터 일종의 냉간 등방압 가압 방법인 CIP (Cold iso-

static pressing)인 소결공정, 즉 상온에서 충분한 압력을 통

해 만들어진 성형체를 소결하는 방법도 진공반응기에 압력

과 온도를 동시에 가하여 소결체를 등방성 수축을 갖게 하는 

열간 등방압 가압 방법인 HIP (High isostatic pressing) 공정

의 효과를 만들 수 있음을 알 수 있었다[27].   

상기에서 언급한 모든 실험 결과로부터 우라늄 폐촉매 

처리 공정에서 발생하는 우라늄 폐기물을 최종 처분하기 위

하여 본 연구에서 제시하는 200 리터 드럼에 포장 가능한 유

리-세라믹 매질의 대형 디스크형 고형체 형태로 제조 시, 최

종 형태는 등방성 수축을 한 고형체 형태를 유지할 수 있음을 

확인하였다. 이러한 결과를 종합할 때 우라늄 폐촉매 처리 공

정에서 발생한 우라늄 폐기물을 유리-세라믹 매질 형태로 만

드는 것은 당초 우라늄 폐촉매가 갖는 입자성 폐기물의 분산

성과 그 소결 제조 과정에서 열처리에 의한 우라늄 폐촉매의 

수분 및 유해성 물질을 동시에 제거하여 대상 폐기물이 처분 

적합성을 갖게 할 수 있는 것으로 판단된다. 또한 폐기물을 

유리-세라믹 매질화 하며 이를 드럼 크기의 대형 디스크 형

태로 만들어 드럼에 포장하는 방법은 당초 폐기물의 부피를 

감소시키며 드럼 내의 폐기물 간의 공극을 최소화 시켜 폐기

물의 드럼 채움율 크게 높일 수 있어 폐기물 처분비용을 크

게 낮출 수 있는 효과를 가질 수 있게 하는 것으로 사료된다.   

4. 결론  

우라늄 함유 폐기물을 유리-세라믹 복합매질 형태로 고

형화 후 드럼 포장하기 위한 대형 소결체의 제조 시 비등방

성 수축 특성을 평가하였다. 디스크 형 유리-세라믹 복합 소

결체의 등방성 수축율 평가를 위해 60 MPa로 압축하여 만든 

직경 1, 3, 5, 10 cm 디스크 및 직경 10 cm, 40 cm 원형 디스

크의 1/4 크기의 성형체들은 1,100℃ 소결 시 그 크기와 모양

에 관계없이 높은 등방성 수축율을 보였다. 전체 소결체 시료

에 대한 비등방성율은 평균 1.6%이었고 전체 부피 감용율 평

균 37.4% 이었다. 이러한 결과로부터 소결 방법에 의해 대상 

폐기물에 존재하는 유리화 물질을 용융시켜 유리질화 함으

로서 공극이 줄어드는 효과에 의한 부피감용과 형성된 유리

물질에 의해 대상 방사성 폐기물이 감싸지며 고정화되는 효

과를 갖게 하는 유리-세라믹 매질 형태 처분 폐기물을 200 L  

Fig. 9. Photos of assembly of sintered bodies which were manufactured 
by 4 quarters of green body disk in 40 cm diameter.

Green body
(Quarter of 40 cm diameter disk)

Sintered body
Assembly of 4 pieces of the sintered body

× 4
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표준 드럼에 효과적으로 채워질 수 있는 대형 디스크 형태로

도 제작이 가능함을 알 수 있었다. 
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